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基于人造金刚石晶体的拉曼激光器研究进展
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摘要: 受激拉曼散射是一种重要的非线性光学频率变换技术，在拓展激光波段方面有十分广泛的应用前景。
因此，寻找具有优良光学性质的拉曼介质，提高拉曼激光器性能，具有重要的研究价值。相比于传统的固体
拉曼晶体，人造金刚石晶体具有拉曼增益系数大、拉曼频移大、导热率高和透过性好等显著优点，基于人造金
刚石晶体的拉曼激光器能够获得更高的输出功率和转换效率。本文简要介绍了化学气相沉积法( CVD) 制备
的金刚石晶体的光学性质和热学特性，总结了基于人造金刚石晶体的拉曼激光器在紫外波段、可见光波段及
红外波段的研究现状，并对其发展进行了展望。
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Abstract: Stimulated Ｒaman scattering( SＲS) is a kind of efficient nonlinear optical frequency con-
version technology to extend laser wavelength range，and it has extensive prospects for various appli-
cations． Thus，it is important to develop new Ｒaman medium with excellent optical properties and
improve the performance of Ｒaman laser． Compared with conventional Ｒaman materials，diamond
grown by chemical vapor deposition ( CVD) has high Ｒaman gain coefficient，large Ｒaman frequen-
cy shift，outstanding thermal conductivity and broad optical transmission range． These properties are
beneficial to raise average output power and conversion efficiency of Ｒaman laser． In this paper，the
optical and thermal properties of the CVD diamond were introduced briefly，and researches on Ｒa-
man lasers based on synthetic crystal diamond were summarized in ultraviolet，visible and infrared
range，respectively． Finally，the development of diamond Ｒaman lasers was forecasted．
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1 引 言

随着激光在通讯、军事、医药、工业等众多领
域中日益广泛的应用，现有激光波长已不能很好

地满足实际应用的需求。因此，扩展激光波段成
为激光技术中一项重要的研究内容。目前，拓展
激光波段的主要方式主要有两种: 一是开发新的

工作物质; 二是利用非线性光学频率变换技术。
其中，非线性光学频率变换技术又分为两种:一是

以和频、差频、光学参量振荡技术为代表的弹性作
用;二是以受激拉曼散射和受激布里渊散射技术

为代表的非弹性作用。受激拉曼散射作为一种重
要的非线性光学频率变换方法，不仅可以实现激

光的频率变换，填补传统激光器尚未实现的激光

波段，而且对光束有净化作用，能够获得高光束质

量的激光输出。
固体拉曼介质与气体、液体拉曼介质相比，具

有增益系数大、导热率高等优点。以固体为介质
的拉曼激光器结构紧凑、输出功率高、可实现高重
频运转。传统的拉曼晶体有 Ba( NO3 ) 2

［1-2］、KGd-
( WO4 ) 2

［3-4］、YVO4
［5-6］、LiO3

［7］等，与这些晶体相

比，人造金刚石晶体具有拉曼增益系数大、导热率
高、透过性好等优点，是一种优良的拉曼晶体而被
用于非线性光学频率变换。
天然金刚石因其拉曼频移量大、拉曼增益

系数大、导热率高而成为一种潜在的拉曼晶体。
但是，天然金刚石晶体的光学质量差，在作为拉

曼介质方面的发展受到了限制。上个世纪 90
年代初，科研人员利用化学气相沉积 ( CVD) 等
晶体生长技术实现了人造金刚石晶体的制

备［8-10］。由于早期的人造金刚石晶体含杂质较

多、对拉曼光的吸收率非常大，无法实现光学应
用。从 2000 年开始，随着晶体生长技术的快速
发展，人们得以实现高光学质量的人造金刚石

晶体。之后，Prawer［11］、Goncharov［12］、Giorgio［13］

等测量了 CVD法制备的人造金刚石晶体的光学
性质，发现其具有良好的透过性，能够实现光学

应用。起初，研究人员利用掺杂的人造金刚石
作为激光工作物质［10］获得激光输出，但是由于

转换效率低且人造金刚石晶体掺杂难度大，导

致该方面的研究逐渐减少。随后，凭借透过性
的改善，人造金刚石晶体作为一种优良的拉曼

晶体引起人们的注意。之后，研究人员在这一
方面开展了大量研究工作。

2 基于人造金刚石晶体的拉曼激光
器的研究现状

与传统的拉曼晶体相比，人造金刚石晶体具

有拉曼增益系数大、导热率高、透过性好等优点，
是一种优良的拉曼晶体( 表 1) 。2008 年至今，澳
大利亚 Macquarie大学的研究人员在基于人造金
刚石晶体的外腔式拉曼激光器方面做了大量工

作［14-26］，实现了高功率、高效率的拉曼激光输出。
2009 年至今，英国 Strathclyde 大学的研究人员在
基于人造金刚石晶体的内腔式拉曼激光器方面做

了相关研究［17-32］，获得了波长可调谐的拉曼激光

输出。此外，美国［33］、捷克［34］等国家的研究人员
也分别开展了基于人造金刚石晶体的拉曼激光器

的相关研究，国内尚未有相关研究报道。
目前，基于人造金刚石晶体的拉曼激光器已

经实现了紫外、可见、近红外、中红外波段的激光
输出，下文将对其发展现状进行介绍。

表 1 室温下常见拉曼晶体性质对比
Tab． 1 Comparison of material parameters of Ｒaman crystal at room temperature

材料
拉曼频移

量 /cm －1

拉曼线宽 /

cm －1

可透过光

范围 /μm

热致双

折射系数 /

( 10 －6 K －1 )

导热率 /

( W·m －1·K －1 )

热膨胀系数 /

( 10 －6 K －1 )

拉曼增益系数 /

( cm·GW －1 )

@1 064 nm

Diamond 1 332． 3 1． 5 ＞ 0． 23 15 2 000 1． 1 17

Ba( NO3 ) 2 1 047． 3 0． 4 0． 35 ～ 1． 8 － 20 1． 17 18． 2 11

KGd( WO4 ) 2 768 /901 7． 8 /5． 9 0． 34 ～ 5． 5 － 4． 3 ～ 5． 5
2． 6( a) /3． 8( b) /

3． 4( c)

4． 0( a) /1． 6( b) /

8． 5( c)
3． 5

YVO4 890 3． 0 0． 5 ～ 5． 0 3( a) 8． 5( c) 5． 2 4． 43 4． 5

LiO3 770 /822 5． 0 0． 31 ～ 4． 0 － 95 4． 0 28( a) /48( c) 4． 8
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2． 1 深紫外波段
与其他拉曼晶体相比，人造金刚石晶体在

270 ～ 320 nm紫外波段以及大于 6 μm 红外波段
具有良好的透过性( 图 1) ，这些波段的激光在传
感器、国防、材料处理等领域有广泛应用。2011
年，Granados等［14］利用经四次谐波后的 Nd∶ YVO4

激光器做泵浦源( 图 2 ) ，实现了脉冲能量为 0． 96
nJ 的 275． 7 nm 紫外波段的激光输出。然而，虽
然在这一波长处人造金刚石的拉曼增益系数很大

( 100 cm /GW) ，但是，这一波段的双光子吸收效
应导致其转换效率很低( 10% ) 。
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图 1 人造金刚石与其他典型的拉曼晶体在短波波段的
透过性及拉曼增益系数对比［14］

Fig． 1 Gain coefficient and short wavelength transmission
range of synthetic diamond compared with conven-
tional Ｒaman materials［14］
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图 2 基于人造金刚石的 275． 7 nm拉曼激光器装置图［14］

Fig． 2 Experimental setup of diamond Ｒaman laser operating

at 275． 7 nm［14］

2． 2 可见光波段
2008 年，Mildren 等［15］利用调 Q 倍频输出
的 532 nm 激光器作为泵浦源，采用外腔结构，
得到了最大脉冲能量为 0． 3 mJ、斜率效率为
22%的 573 nm脉冲激光输出，验证了人造金刚
石作为拉曼晶体的可行性。2013 年，Mildren

等［16］又进一步探讨了泵浦光传播方向( 图 3 ) 和
偏振方向( 图 4 ) 对人造金刚石拉曼增益系数的
影响。图 4 中，gs为归一化的拉曼增益系数、Ip
为斯托克斯光偏振分量、Iup为斯托克斯光未偏
振分量，三者具有如下关系: gs∝ Ip + Iup /2。结
合理论模型与实验结果，Mildren 等发现，当泵浦
光沿 ＜ 110 ＞ 传播、＜ 111 ＞ 方向偏振时具有最
大的拉曼增益系数。
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图 3 归一化的拉曼增益系数随泵浦光传播方向的变化
关系［16］

Fig． 3 Normalized Ｒaman gain coefficient as a function of

the propagation direction［16］
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图 4 泵浦光沿 ＜ 110 ＞方向传播时归一化的拉曼增益系
数( 上图) 、斯托克斯光偏振方向 ( 下图) 与泵浦光
偏振方向的关系［16］。

Fig． 4 Normalized gain coefficient gs ( upper) and the Stokes
polarization direction ( lower) as a function of the po-
larization direction of pump laser for propagation

along ＜ 110 ＞ axes［16］

由此可见，为得到高效的拉曼激光器需要对

泵浦光的传播方向和偏振方向进行选择。通常，
晶体的热致双折射或其他因素会导致斯托克光偏

振态的改变，从而引起拉曼增益系数的降低，但是

金刚石的热致双折射系数低( 15 × 10 －6 K －1 ) ，高

温下激光的偏振态改变较小，可保证拉曼激光器

在高温( 高功率) 下稳定高效运转。
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2015 年，Schlosser 等［27］利用 675 nm 输出的
半导体碟片激光器做泵浦源，采用内腔结构 ( 图

5) ，实现了 736． 6 ～ 750． 4 nm 的红光输出，在
741． 5 nm处的输出功率为 70 mW。

BRF
t=4 mm

FM1(HR)
ROC=100 mm

PM

FO
f=300 mm

M3(HR)
ROC=50 mm

DCM
HT＜690 nm
HR＞710 nm

Diamond
L=8 mm

FM2(HR)
ROC=50 mm

OSA

PM

OC(HR..1.5%)SDL with diamond heatspreader
mounted in brass mount

图 5 基于人造金刚石的 736． 6 ～ 750． 4 nm 拉曼激光器
实验装置图［27］

Fig． 5 Experimental setup of 736． 6 ～ 750． 4 nm Ｒaman la-

ser based on synthetic diamond［27］

2． 3 近红外波段
2010 年，Sabella 等［17］采用外腔结构，实现了
功率为 2 W的 1 240 nm 脉冲激光输出。实验发
现，在高功率泵浦时产生的二级斯托克斯光降低

了一级斯托克斯光的转换效率( 图 6 ) 。随后，他
们通过提高输出镜对二级斯托克斯光的透过率、
增大斯托克斯光束腰半径 ( 360 μm) 以减小吸收
损耗等方式将斜率效率提高到 84%，接近量子极
限( 85． 8% ) 。2010 年，Lubeigt 等［28］利用调 Q 的
Nd∶ YVO4激光器做泵浦源，采用内腔式结构实现

了 1 240 nm、平均功率 375 mW的脉冲激光输出。
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图 6 斯托克斯光功率、剩余光功率与泵浦光功率关系。

实心图标为泵浦光沿［111］方向偏振，空心图标为

泵浦光沿［100］方向偏振［17］。

Fig． 6 Stokes powers and residual pump power for increasing

pump input． Filled markers are for pump polarization

aligned with ［111］． Hollow markers are for pump

aligned with［100］［17］．

2011 年，FEVE 等［33］利用 1 030 nm 输出的
Yb∶ YAG激光器做泵浦源，获得了 24． 5 W、1 193
nm高功率脉冲输出。2012 年，Savitski 等［29］实现

了 5． 1 W、1 217 nm拉曼激光的连续输出，由于拉
曼散射对光束的净化作用，输出的斯托克斯光光

束质量 ( M2 ～ 1． 1 × 1． 2 ) 相比泵浦光 ( M2 ～ 8 ×
30 ) 有了较大提高，使输出光 亮 度 ( B =
P / ( λ2M2

xM
2
y ) ) 相对输入光提高了 43 倍。2012

年，Parrotta等［30］在谐振腔内加入双折射滤光片，
通过旋转双折射滤波片调节泵浦光波长，实现了

1 209 ～ 1 256 nm波段的拉曼光输出，1 228 nm 处
的输出功率为 4． 4 W。随后，Kitzler 等［23］又利用
倍频技术 ( 图 7 ) 实现了 604． 5 ～ 619． 5 nm 波长
输出。
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Pump SOL

BRF
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LBO
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Diamond
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1 208~1 256 nm

604~620 nm
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图 7 半导体碟片激光器泵浦的内腔式可调谐倍频输出
拉曼激光装置［23］

Fig． 7 Experimental setup of SDL-pumped intra-cavity fre-

quency-doubled tunable diamond Ｒaman laser［23］

2． 4 人眼安全波段
1． 4 ～ 1． 8 μm 是人眼安全波段，该波段位于
大气传输窗口，在激光雷达、激光制导和目标识别
等领域有广泛应用。与用传统的获得人眼安全波
段激光方式( 掺铒激光器、光学参量振荡) 相比，
受激拉曼散射方法能够获得更高的输出功率、更
好的光束质量。2011 年，Sabella 等［18-19］利用
1 064 nm激光泵浦人造金刚石晶体，通过二阶拉
曼频移实现了输出功率 1． 63 W、斜率效率 56%、
光束质量 M2 为 1． 05 的 1 485 nm 二阶斯托克斯
光输出。实验发现，通过改变输出镜透过率 ( 图
8) 平衡泵浦光、一阶斯托克斯光、二阶斯托克斯
光三者之间的转换效率可以有效地提高输出光的

转换效率。
2011年，Jelínek 等［34］利用 1 340 nm Nd ∶ YAP
激光器做泵浦源，获得了波长 1 632 nm、脉宽 6
ns、脉冲能量 25 μJ 的人眼安全激光输出。
2012—2013 年，Mckay 等［20-21］通过改变输出镜对
一阶斯托克斯光和二阶斯托克斯光的透过率、采
用外腔结构，得到了 14． 5 W、1 485 nm 高功率脉
冲激光输出，斜率效率达 65%。
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图 8 二级斯托克斯光斜率效率与输出镜反射率关系［19］

Fig． 8 Dependence of slope efficiency of the second Stokes

wavelength on the reflectivity of the output coupler［19］

2． 5 中红外波段
中红外激光器在激光通信、激光制导、激光雷

达、光谱分析和环境监测方面有重要应用，潘其
坤等［35］介绍了中红外激光器的研究现状及其应

用价值。2014年，Sabella 等［22］利用波长可从 2． 3 ～
2． 5 μm调谐变化的光学参量振荡激光器作为泵
浦源，实现了 3． 38 ～ 3． 80 μm 中红外波段拉曼激
光输出。在 3． 7 μm处脉冲能量为 80 μJ、斜率效
率 29%。分析实验结果发现( 图 9) ，由于人造金
刚石晶体在 2． 5 ～ 3． 75 μm 处存在的三声子吸收
效应、3． 75 ～ 6 μm处的双声子吸收效应以及输出
镜对较短波长的透过率较大，增加了斯托克斯光

的损耗，使输出波长局限于 3． 38 ～ 3． 80 μm。
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图 9 3． 38 ～3． 80 μm斯托克斯光的平均脉冲能量，实线为

双声子和三声子吸收率，虚线为金刚石透过率［22］。

Fig． 9 Average Stokes energies as the output wavelength

from 3． 38 to 3． 80 μm． The solid and short dashed

curves are the diamond absorption and input coupler

transmission，respectively［22］．

2． 6 高功率输出
在激光器高功率运转时，由于晶体对光的吸

收而引起的热效应直接影响到激光器的输出特

性。人造金刚石晶体导热率相比其他晶体高两个
数量级( 2 000 W·m －1·K －1 ) ，更适宜实现高功

率输出。
2011 年，Kitzler 等［23］用 1 064 nm 激光器作
为泵浦源，实现了斜率效率为 42%、功率为 7． 5
W的 1 240 nm 准连续激光输出。同年又通过增
强泵浦光聚焦程度提高了斜率效率 ( 49． 7% ) 和
输出功率 ( 11． 3 W ) ，其工作装置如图 10
所示［24］。
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图 10 高功率输出拉曼激光器的实验装置图［23］

Fig． 10 Experimental setup of Ｒaman laser with high output

power［23］

2014年，Williams等［25］通过理论分析，计算出
人造金刚石的热分布稳定时间为 53 μs。然后采用
外腔结构，实现了108 W的准连续输出。实验结果
( 图 11) 表明，输出功率在前 35 μs抖动严重，随着
热分布的稳定而趋于平稳，这与理论预测相符。另
外，他们还发现，由于金刚石晶体良好的导热性，在

连续运转时能够高效散热，降低晶体中的热积累，

有效提高了金刚石端面减反膜的损伤阈值。
2015 年，Williams 等［26］又利用光纤激光器做
泵浦源，实现了 381 W 的 1 240 nm 准连续( 占空
比 20% ) 激光输出。通常，激光谐振腔内高功率
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图 11 输出功率为 108 W时，泵浦光、拉曼光的脉冲波形
以及对应的转换效率［26］。

Fig． 11 Shape of pump pulse，Ｒaman pulse and correspond-
ing conversion efficiency at 108 W Stokes output

power［26］．
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密度引起的热透镜焦距小于一定值时会造成激光

的多模输出。但是，实验测得输出光仍为 TEM00

模，高功率输出时拉曼光未受到热透镜效应的影

响。他们根据 Klemens 模型［36］推测，这是由于金
刚石的失相时间 T2 小( 7 ps) ，产生的光学声子在
造成热效应之前就会扩散为声学声子，由于扩散

( 约 50 μm) 使热密度减小、热透镜焦距增加，从

而显著减小了热透镜效应对激光输出的影响。高
功率运转时受热效应影响小、输出光束质量高是
人造金刚石有别于其他晶体的显著优势。
如上文所述，科研人员利用人造金刚石晶体

作为拉曼介质开展了大量相关工作，表 2 总结了
目前基于人造金刚石晶体的拉曼激光器的研究

现状。
表 2 基于人造金刚石的拉曼激光器研究现状

Tab． 2 Performance of Ｒaman lasers based on synthetic diamond

输出波长 年份 输出形式 输出功率 斜率效率 参考文献

273 nm 2011 脉冲 60 mW 25% ［14］

573 nm 2008 脉冲( 6． 5 ns) 1． 18 W 75% ［15］

573 nm 2010 脉冲( 21 ps) 2． 2 W 41% ［37］

604． 5 ～ 619． 5 nm 2013 连续 1． 5 W -- ［23］

736． 6 ～ 750． 4 nm 2015 连续 85 mW 7% ［27］

890 nm 2015 脉冲( 65 fs) 820 mW 32% ［38］

1 240 nm 2010 脉冲 375 mW -- ［28］

1 24 nm 2010 脉冲( 8 ns) 2 W 84% ［17］

1 240 nm 2011 连续 1． 6 W 18% ［24］

1 217 nm 2013 连续 5． 1 W 12% ［39］

1 209 ～ 1 256 nm 2013 连续 4． 4 W 23% ［30］

1 240 nm 2014 脉冲( 9 ps) 2． 75 W 76% ［40］

1 240 nm 2014 准连续 108 W 34% ［25］

1 240 nm 2015 准连续 381 W 61% ［26］

1 485 nm 2011 脉冲 1． 63 W 56% ［24］

1 485 nm 2013 脉冲 14． 5 W 65% ［21］

1． 63 μm 2012 脉冲( 6 ns) 47 μJ -- ［34］

3． 38 ～ 3． 80 μm 2014 脉冲( 3 ～ 4 ns) 80 μJ -- ［22］

4 总结与展望
随着晶体生长技术的发展，研究人员利用化

学气相沉积( CVD) 法制备出了高光学质量的金刚
石晶体，基于人造金刚石晶体的拉曼激光器的相

关研究得到了快速发展。利用人造金刚石做拉曼
晶体，研究人员实现了从紫外到红外多个波段的

拉曼激光输出。高功率激光器在军事、工业等领
域有重要的应用价值，凭借人造金刚石导热率高、
热膨胀系数低、抗损伤阈值高等优点，研究人员实
现了 381 W的高功率准连续输出。在实验中没有
观察到由于热效应引起的功率饱和现象，因此，最

大输出功率还有提高的空间。研究人员利用人造
金刚石吸收系数低、增益系数大等特性，实现了低
阈值、高斜率效率 ( 84% ) 的拉曼激光器。同时，
由于拉曼散射对入射光的净化作用，输出的拉曼

光光束质量高，使其在医药、环境检测等对激光光
束质量有一定要求的领域有广阔的应用前景。由
此可见，与传统的拉曼晶体相比，人造金刚石晶体

具有更优良的光学和热学性质，这些性质可进一

步提高固体拉曼激光器的性能。
国外的研究人员已经实现了从紫外到红外的

部分波段的高功率、高效率、高光束质量的激光输
出，国内尚没有相关研究报道。鉴于人造金刚石
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具有拉曼增益系数大、导热率高、透过性好等优
点，对生长高光学质量的人造金刚石晶体并对基

于人造金刚石晶体的拉曼激光器的相关研究有助

于提高固体激光器的性能，使其在工业、军事、通
讯、医药等领域有更佳的表现。
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